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報が得られた．大気中の ?濃度（δ ? ?）は両極域において，季節変化と
化石燃料消費に起因する経年的減少を示した．
（ ）と ?濃度の増加率から見積もられた，陸上生物圏と海洋による
?吸収量（ - 年の平?）はそれぞれ ， ??であった．



















































我々は，昭和基地において ?濃度， ?濃度の連続観測をそれぞれ 年， 年
に開始し，現在まで高精度観測を維持してきた（ ）．
また，ニーオルスンにおいては， 年から大気採取法による ?， ?観測を継続して
森本真司ほか







水蒸気が除去された後， ?濃度は非分散型赤外分析計（堀場製作所， （ 年
まで）， （ 年以降））で， ?濃度は水素炎イオン化検出器を備えたガスクロ
マトグラフ（島津製作所， ）によって測定される．それぞれの分析装置はあらかじ
め国内で ?， ?濃度を決定し，濃度の安定性を確認した標準ガス 本を用いて 分に
一度（ ?），または - 時間に一度（ ?）自動的に較正される．測定精度は，標準ガス






いるものと同等である． 年以降は，大気採取時に－ ° に冷却したガラストラップを
用いて水蒸気を取り除いている．
二酸化炭素濃度の変動






ニーオルスンで観測された ?濃度の季節変化は，- 月に最高濃度， 月末に最低濃度
を示し，平?的振幅（ ）は であった． ?の炭素同位体比（δ??）
の観測から，ニーオルスンでの ?濃度の季節変化は，大気―陸上生物圏間の ?交換量
の変動に起因することが報告されている（ ）．一方，昭和基地での季









は約 ??であることから，人為起源 ?の約 が大気中に残留し，残りが海洋
と陸上生物圏に吸収されていることになる．また， ?増加率は主に化石燃料消費量の増
加による人為起源 ?放出量の増加によって， 年代後半の約 ??から
図 昭和基地とニーオルスンにおける，() ?濃度の変動（黒丸）と，フィッティング曲線（実











には， 年， 年， - 年， 年， - 年のエルニーニョ現象と同期
した濃度の急増が見られる．このような現象についてはすでに多数の報告があり（





















振幅は 年の観測開始以降の 年間で ± （ の信頼区間）の増大が見ら
れた．昭和基地における ?濃度の季節変化は，各 ?放出源強度と ?消滅量の季節
変化，そして北半球からの ?輸送量の季節変化によって生じるが，そのうちどの要因が
季節振幅の変化に影響を与えたのか，今後検討する必要がある．
大気中の ?濃度の系統的観測が開始された 年代初めには， ?濃度の増加率は
??と報告されていた（ ）．しかし，図 からも分かると
極域における温室効果気体と関連気体の変動
おり 年代， 年代を通じて増加率が減少し， - 年には ?濃度はほとんど
増加していない．ニーオルスンと昭和基地の ?濃度差の経年変化を調べると， -




た - 年スケールでの ?濃度の急激な上昇も観測されている．エルニーニョの発生と同
期して全球的に異常高温が観測された 年と 年には，特に ?放出源に周囲を取
り囲まれているニーオルスンにおいて ?濃度が急増し， 年にはニーオルスン・昭和












δ の分析には，これまで大量の大気試料（δ?? - ，δ - ）が必要であった
ため，系統的な時系列観測を維持している研究機関は極めて限られていた．我々は，少量
（ ）の大気試料を用いて ?のδ?? とδ を高精度で分析するシステムを開発し
（ ），ニーオルスンで採取された大気試料
を用いてδ??（ 年以降）とδ（ 年以降）の系統的観測を行っている．次節にお




δ＝ ???? ??????－ × ?（ )． ()
ここで は，測定試料（ ）または標準試料（ ）の同位体比?? ?? または
であり，標準試料はそれぞれ （矢石化石）と （標準平?海水）であ
る． ?は，放出源ごとに特有のδ?? とδ を持つことが知られている（
）．すなわち，微生物起源 ?はδ?? が－ で，δ が
－ ，化石燃料起源 ?はδ?? が－ ，δ が－ ，バイオマス燃焼起源 ?









まず，各年の ?濃度およびδ?? の増加率の - 年の平?増加率からの偏差を図
， に示す．湿地起源，化石燃料起源，そしてバイオマス燃焼起源の ?が大気に加え
られたときに期待されるδ?? 増加率の変動（それぞれ－ ，＋ ，＋ ??
）を用いて， ?増加率の変動（図 ）が全て単一の ?放出源によっ
て引き起こされたと仮定した場合に期待されるδ?? 増加率の変動も図 に示している．
この図から，観測された ?濃度の変動の原因を単一の放出源強度の変化では説明できな




?放出量の変動を導出した（図 ）．図 から， ?濃度の年々変動には湿地起源 ?
放出量の変化が支配的な役割を果たしていること，そして 年の ?濃度の急増には，





いる（ ）．以上の解析では，化石燃料起源 ?放出量と ?消滅量
を一定と仮定せざるを得なかったが，δ データ（ 年以降）も併せて解析することで，
?放出源の変動について更に詳細な情報を得ることが可能になる．
次に， - 年にニーオルスンで観測された ?濃度，δ??，δ の季節変化につい
て詳しく見ていく．図 に，観測データのフィッティング曲線から計算した平?的な季節
変化成分を示す． ?濃度は冬期に高く，春から夏にかけて急激に減少して 月に極小値
を示す一方で，δ?? は， 月に極大および 月に極小を示し， ?濃度と負相関に近いも
のの，位相のずれが特徴的である．δ は ?濃度に対してほぼ負相関の変動を示してい
る， - 年の ?濃度とδ?? の季節変動の平?振幅はそれぞれ と
であった．これはニーオルスンにおける 年までの観測結果で得られた平?振幅値であ
図 ()ニーオルスンにおける ?濃度の変動と（白丸），フィッティング曲線（実線）・経年




る 及び と良く一致している（ ）．δ の季節変動の平
?振幅は であったが，これと比較できる北半球高緯度域での観測例はまだ報告され
ていない．ただし，より低緯度に位置するカナリー諸島の （ °， ° ）（







図 ニーオルスンにおける ?濃度 ()と δ?? ( )増加率の - 年平?増加率から
の偏差．( )には， ?濃度増加率偏差が全てバイオマス燃焼（緑），化石燃料起源（赤），









＝ ??＋ ??＋ ??－ ， ()
＝ ?? ??＋ ????＋ ????－α ． ()
ここで， は ?濃度の月平?値（ ）， は各放出源の寄与（ ）， は主
要な消滅源である ラジカルとの反応係数， は全 ?に占める?? ?または ?
の割合，αは との反応時の同位体分別係数である．添字 ， ， はそれぞれ，
微生物起源，化石燃料起源，バイオマス燃焼起源の放出源であることを表す． ?の消滅
反応は 濃度の季節変動に依存するため， ラジカルとの反応係数 を化学輸送モデ
ル （ ）で計算された月平?の 濃度を用いて与えた．各放出
源のδ?? とδ 値は，微生物起源を－ と－ ，化石燃料起源を－ と
－ ，バイオマス燃焼起源を－ と－ として与えた（
）．





ニーオルスンでは微生物起源の ?放出と 反応による ?消滅のバランスが ?
濃度の季節変化をほぼ決定していることが分かる．微生物起源の ?放出は 月に最大と














Niwot Ridge(19 9 9-2001)
Montana de Oro (2000-2001)
極域における温室効果気体と関連気体の変動















?× ? ( )． ()
ここで， は大気試料， は標準試料を示す．δ ? ?は有機物の燃焼と陸上
植物活動において二酸化炭素（ ?）濃度とほぼ 対 の関係で逆方向に変化し，海洋への
取り込み時には ?濃度とは独立に変化する．この ?と ?のリザーバー間交換過程の
違いを利用して，δ ? ?と ?濃度を高精度で観測し，その経年変化を解析することで
全球 ?収支の見積もりが可能となる（
）．本研究では，質量分析計を用いたδ ? ?計測法（ ）をニー
オルスンおよび昭和基地における観測に適用し，δ ? ?の高精度時系列観測を行った．
本報告では，観測されたδ ? ?の季節変化および経年変化について議論するとともに，




年 月および 年 月に開始した．ニーオルスンでの試料採取は 週間に 度の







析計（ 社製， ）によりδ ? ?を分析した．δ ? ?の測定精度は±
（~± ）と推定されている．なお本研究では， ? ?比として???? と
???? の比を測定しており，δ ? ?値の基準となる標準試料として 高圧シリン
ダーに除湿採取した大気（露点温度約－ °）を用いている．
酸素濃度の変動と全球 ?収支
図 および図 に，ニーオルスンにおいて 年 月~ 年 月に観測された大気中
δ ? ?および ?濃度と，昭和基地における 年 月~ 年 月の同様の観測結






図 ニーオルスンにおいて観測された δ ? ?（上図）と ?濃度（下図）の変動．黒丸は観
測値を示し，実線，点線および破線はそれぞれベストフィットカーブ，トレンド，増加率（右
軸）を示す．













－ の値（ ）と ?濃度（［ ?］）を用いて
（ )
＝δ ? ?＋ ×［ ?］， ( ) ()
図 昭和基地において観測された δ ? ?（上図）と ?濃度（下図）の変動．黒丸は観測値
を示し，実線，点線および破線はそれぞれベストフィットカーブ，トレンド，増加率（右軸）
を示す．
δ ? ? ?
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を定義することができる（ ）． はδ ? ?の変化から陸上生物
活動による成分を取り除いたものとなる．





えられる．また， が経年的に減少していることは，δ ? ?の経年減少と ?濃度
の経年増加が化石燃料消費によって引き起こされており，化石燃料消費に伴う平?的な ?
と ?の交換比が－ であって（ ），陸上植物活動での交換比より絶対値
が大きいことによると?えられる．










， および であった．このことから，ニーオルスンではδ ? ?の
季節変化の約半分が，昭和基地ではほぼすべてが，大気―海洋間の ?フラックスによって






温が極大となる時期が 月下旬であるため（ ）， の極大はその中
間的な時期の 月末に現れたものと?えられる．
以下では観測値の長期変動について述べる．ニーオルスンにおいて観測されたδ ? ?




（ ）が負の値を示した - 年にかけて増加率が高くなっていることが分かる．そ
こで ?濃度の経年変化成分の不規則変動（経年変化成分と線形トレンドの差）を抽出し，
この不規則変動がすべて陸上生物圏からの ?放出の変動によると仮定して，δ ? ?
の長期変動の不規則変動に，陸上生物圏がどれだけ寄与しているかを調べた結果を図 に
示す．図から， - 年のニーオルスンでのδ ? ?の不規則変動は主として陸上生
物圏の影響で生じていることが示唆される．一方，昭和基地におけるδ ? ?と ?濃
度の増加率の年々変動にはニーオルスンで見られたようなきれいな負相関関係は見られ
ず，図 から，昭和基地でのδ ? ?の長期変動の不規則変動に対する陸上植物圏の影
響が小さいことが示唆される．このことは，昭和基地におけるδ ? ?の増加率の変動
が，主として大気―海洋間の ?フラックスの変動に起因していることを示唆している．
大気中の ?， ?および の収支は，それぞれ以下のように表すことができる
（ ）．
? ?＝ － － ， ()
? ?＝－α?＋α?＋ ， ()
? ＝?－α?＋α??－α? ＋ ． ()
ここで， は化石燃料消費による ?放出量， と はそれぞれ海洋と陸上生物圏による
正味の ?吸収量である． は溶解度と生物ポンプの効果による大気―海洋間の ?交換
量（正味）を示しており，本研究では （ ）と同じ値を仮定した．
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またα?は化石燃料消費に伴う ?と ?の交換比（ ）を，α?は陸上生物活動に伴う ?
と ?の交換比（ ）を示している．ニーオルスンにおける本観測期間のδ ? ?， ?




の統計値（ただし統計値が示されていない 年以降の値は， - 年の期間の統計
量を直線外挿した結果）を使用し，()~()式を用いて見積もった陸上生物圏および海洋に
よる ?吸収量（ 年 月~ 年 月までの平?値）は，それぞれ および
??となった．本研究による見積もりは， （ ）による 年 月~





図 ニーオルスン（上図）と昭和基地（下図）において観測された δ ? ?の経年変化の不規
則変動成分（実線）と，その原因として ?濃度の経年変化の不規則変動成分から推定し
た，陸上生物活動を仮定した場合に期待される δ ? ?の変動（破線）．





（ ）に比べて大きい． （ ）は，海洋循環・地球化
学モデルを用いて， イベントおよび北大西洋振動に伴って，大気海洋間の ?フラッ
クスが約 - 年周期の変動を示すことを報告しているが，本解析では大気海洋間 ?フ
ラックスを一定と仮定して ?吸収量を計算しているため，海洋による ?吸収量が見
かけ上，大きな年々変動を示したと?えられる．そこで， 年周期未満の変動成分を除去し






















られ， ガスクロマトグラフを用いて 試料につき - 回の ? 濃度測定が行われた
（ ）．測定精度は± である．本分析装置による ? 濃度観測は
年 月から開始され現在も継続中だが，本研究では 年 月までの結果を用い
た．
大気中 ? 濃度計算には， （ ）をベースとした化学
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輸送モデル（ ）を用いた．水平分解能は































），その主な原因として， ， 月に成層圏起源の ? 低濃度の気塊が地表付近に到達
すること，対流活動の活発化によって鉛直方向の ? 輸送が強化されること等が?えられ
る．これらの過程の検証のひとつとして，成層圏における ? の光化学反応消滅を入れな































とんどが ラジカルによる酸化である． の対流圏全域での大気寿命は平?で カ月













プリング法による 濃度の観測が 年 月より開始されたが，昭和基地での大気試料
採取から日本国内での分析までに最大で カ月の保存期間があり，その間に試料容器内で
















水銀還元型検出器を備えた 社製の を用いた． は，あらかじ
め国内で 濃度を決定し，濃度の安定性を確認した標準ガス 本を用いて， 分に一度














昭和基地での連続観測によって， 年 月~ 年 月までの期間におよそ 万
千点の 濃度データが得られた．得られたデータからは装置トラブル等による異常値，
欠損値が取り除かれている．例として， 年 月 日~ 月 日に観測された 濃度








図 に， 年 月~ 年 月までの日平? 濃度と，デジタルフィルターを用
いたカーブフィッティング法（ ）を適用して計算したフィッティン
グ曲線および経年変化成分を示す．それぞれの黒点はローカルな汚染を除去したデータか






まず， 濃度の経年変動に着目する．図 からは， 濃度は大きな年々変動を伴っ
て推移していることが分かる．このような変動は，春季の最大値に影響を与える南半球中
緯度域でのバイオマス燃焼量の年々の違い，また，大気の循環場の年々の変動に支配され









における の観測点との比較を試みた結果，昭和基地での - 年までの平?
濃度が ± であったのに対し，南極点，パルマー基地，ハレーベイ基地ではそれ
ぞれ ± ， ± ， ± であり，上述の系統的な差を?慮すると非常に良
く一致する．
次に， 濃度の季節変化について詳しく見ていくことにする． 濃度の極大値は -






























続いて， 日~数日スケールの 濃度の変動について着目する．図 に，再び 年
月 日~ 月 日までの観測結果を示す．それぞれの点は汚染気塊の影響を取り除いた
時間平?値であり，この期間において 時間に二つ以上の観測値があった場合の平?値
の標準偏差は，平?で ，最大で であった．この図から，観測された 濃
度には季節変動に重畳する数日周期の不規則な変動が見られることが分かる．不規則変動
は 月~ 月にかけて顕著であり，振幅は - 程度である．このような数日周期の変動
は昭和基地での ?濃度にも見られており，その時の ?濃度偏差は地上気温偏差と負
相関関係にあったことから，総観規模の現象に伴う気団の交代によって引き起こされてい





















































オゾン計はダイレック社製の ， ， であ
り，それぞれの運用期間はそれぞれ 年 月~ 年 月， 年 月~ 年 月，
年 月以降である．昭和基地で使用するオゾン計は，国立環境研究所もしくは極地研
の絶対検定システムにより，持ち込み前の校正および持ち帰り後の検定を実施した（青木，




に解釈するため， 年 月~ 年 月までのオゾン濃度の日平?値に対してフィッ























である．残差の標準偏差σは であり，± σ（＝ ）の範囲に のデータ
が収まることから， σを閾値とし，観測データがフィッティング曲線より より低
いデータを と定義した．オゾン濃度が一時的に回復した後に再度 となること
もあるが，そのような場合は併せて イベントとした．月別の 発生件数は表 のとお
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